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© Reformierungsreaktor und Betriebsverfahren hierfur 

© Die Erfindung bezieht sich auf einen insbesondere zur 
Reformierung von Methanol geeigneten Reformierungs- 
reaktor mit einer Reaktionszone, in der sich ein Reformie- 
rungskatalysator befindet und der ein zu reform ierendes 
Gasgemisch zufuhrbar ist, sowie auf ein Verfahren zum 
Betrteb eines solchen Reaktors. 

ErfmdungsgemaK beinhaltet der Reaktor einen an die Re- 
aktionszone flachig angrenzenden Verdampferkorper mit 
poroser, warmeleitfahiger Struktur zur Bereitung des zu 
reformierenden Gasgemischs durch Vermischung und 
Verdampfung der ihm zugefuhrten Gasgemisch kompo- 
nenten und zur flachig verteilten Einspeisung des bereite- 
ten Gasgemischs in die Reaktionszone. Fur den Betrieb 
des Reaktors kann eine Startphase vorgesehen sein, in 
wetcher der Verdampferkorper mit einem Brennstoff- 
Flussigkeitsfilm benetzt wird und nach anschliefSender 
Sauerstoffzugabe ein brennbares Gemisch in der Reakti- 
onszone entsteht, das dort katalytisch oxidiert wird. Mit 
der entstehenden Verbrennungswarme lafit sich der Ver- 
dampferkorper bis zur Betriebstemperatur aufheizen, wo- 
nach auf Reformierungsreaktions-Dauerbetrieb umge- 
schaltet werden kann. 

Verwendung z. B. zur Wasserstoffgewinnung in brenn- 
stoffzellenbetriebenen Kraftfahrzeugen. 
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Beschreibung 

Die Erfindung bezieht sich auf einen Reformierungsreak- 
tor mit einer Reaktionszone, in der sich ein Reformierungs- 
katalysator befindet und der ein zu reformierendes, kohlen- 5 
wasserstoffhaltiges Gasgemisch zufuhrbar ist. 

Ein gegenwartig zunehmend an Bedeutung gewinnendes 
Anwendungsgebiet sind brennstoffzellenbetriebene Kraft- 
fahrzeuge, in denen. Reaktoren dieser Art zur Wasserstoff- 
gewinnung aus flussig rnitgefuhrtem Methanol eingesetzt 10 
werden, urn den von den Brennstoffzellen benotigten Was- 
serstoff bereitzustellen. Dabei kann das Methanol je nach 
ProzeBbedingungen durch eine endotherme Wasserdampf- 
reformierung oder eine exotherme partielle Oxidation oder 
z. B. als autothermer ProzeB durch eine Kombination beider 15 
Reaktionen in das wasserstoffreiche Reformatgas umgesetzt 
werden. Der Einfachheit halber soli voriiegend der Begriff 
Reformierung auch die partielle Oxidation des Methanols 
oder eines anderen verwendeten Kohlen wasserstoffs umfas- 
sen. 20 

Die an der Reformierung sreaktion beteiligten fiussigen 
Komponenten werden vor Eintritt in die Reaktionszone ver- 
dampfi. Ublicherweise erfolgt dies entweder in einem dem 
Reaktor vorgeschalteten, separaten Verdampfer oder in ei- 
nem von der Reaktionszone raumlich getrennten, vorge- 25 
schalteten, beheizten Reaktorbereich. Der Eintrag der Gas- 
gemischkomponenten in diesen Verdampferbereich kann 
z. B. durch Ultraschallzerstaubung erfolgen. Eine andere 
herkommliche Methode besteht in der vollstandigen Ver- 
brennung eines fliissigen Kohlenwasserstoffs und Verdamp- 30 
fung von spater zudosiertem Brennstoff bzw. Wasser durch 
die heiBen Verbrennungsprodukte. Die Schwierigkeiten die- 
ser herkommlichen Methoden liegen vor allem in der unge- 
nauen Kontrolle des Verdampfungsvorgangs, die zu unvoll- 
standiger Verdampfung, d. h. Tropfenbildung, zu Pulsatio- 35 
nen, hohem Druckabfall und hohen Warmeverlusten im Fall 
indirekter Beheizung sowie zu trager Dynamik fuhren kann. 
Diese Effekte sind z. B. auf dem Anwendungsgebiet brenn- 
stofTzellenbetriebener Kraftfahrzeuge unvorteilhaft. Aus 
Platz griinden und wegen der fur den Kraftfahrzeugbetrieb 40 
typischen, raschen und haufigen Lastwechsel ist fiir diesen 
Einsatzzweck ein Reaktortyp mit kompaktem Aufbau er- 
wiinscht, der schnell auf Lastwechsel reagiert. 

In der Patentschrift US 3.798.005 ist ein Reaktor zur Er- 
zeugung eines wasserstofrreichen Gases durch katalytische 45 
Oxidation von vorzugsweise langerkettigen Kohlenwasser- 
stoffen, wie C6H14 und CsHig, beschrieben. Der Reaktor be- 
steht aus mindestens zwei unter Belassung eines Zwischen- 
raums beabstandet hintereinanderliegenden Sinterbldcken, 
in die ein jeweils geeignetes Katalysatormaterial einge- 50 
bracht ist. Wenigstens der in Stromungsrichtung erste kata- 
lysatorbelegte Sinterblock ist zur katalytischen Oxidation 
des Kohlenwasserstoffs ausgelegt, wahrend wenigstens der 
in Stromungsrichtung letzte Sinterblock als Shiftstufe zur 
Umwandlung von Kohlenmonoxid in Kohlendioxid ausge- 55 
legt ist. Die katalytische Oxidation erfolgt typischerweise 
bei relativ hohen Temperaturen zwischen 900°C und 
1650°C, wahrend die CO-Umwandlungsreaktion bei Tem- 
peraturen zwischen etwa 150°C und 500°C erfolgt. Das fur 
die CO-Umwandlungsreaktion benotigte Wasser wird als 60 
Wasserdampf in die Zwischenraume vor einem jeweiligen 
Shiftstufen-Sinterblock eingespritzt. Vor dem in Stromungs- 
richtung ersten, katalysatorbelegten Sinterblock befindet 
sich ein Mischungsraum, in den iiber eine Einspritzleitung 
der umzusetzende Kohlenwasserstoff sowie iiber einen ein- 65 
trittsseitigen, katalysatorfreien Sinterblock ein Luftstrom 
zugefuhrt werden, dessen Sauerstoffmenge so eingestellt 
wird, daB die anschlieBende katalytische Oxidation als un- 



vollstandige, flammenfreie Verbrennung ablauft. Der Luft- 
strom wird im Gegenstrom an der AuBenseite eines Reak- 
tormantels zugefuhrt und auf diese Weise von dessen Ab- 
warme vorerhitzt, wahrend zur Vorerhitzung des umzuset- 
zenden Kohlenwasserstoffs und des eingespritzten Wassers 
ein Rohrleitungskomplex dient, der ausgangsseitig im Reak- 
tor angeordnet ist und dadurch vom noch heiBen Reaktions- 
gas umstromt wird. 

In der Offenlegungsschrift DE 33 45 958 Al sind ein Me- 
thanolreformierungsreaktor zur Erzeugung von Wasserstoff 
in einem brennstoffzellenbetriebenen Kraftfahrzeug und ein 
Betriebsverfahren hierfur offenbart, bei dem vor einem an- 
schlieBenden Dauerbetrieb eine spezieile Startphase vorge- 
sehen ist. In dieser Startphase wird fliissiges Methanol in ei- 
ner von einer Reformierungsreaktionszone separierten Ver- 
brennungskammer des Reaktors verbrannt. Das heiBe Ver- 
brennungsgas stromt durch eine Verbrennungsgaskammer, 
die iiber eine warmeleitfahige Wandung mit der Reformie- 
rungsreaktionszone in warmeubertragender Verbindung 
steht und dadurch das dort befindliche Katalysatormaterial 
indirekt aufheizt. Zudem wird das Verbrennungsgas nach 
Passieren der Verbrennungsgaskammer durch die Reformie- 
rungsreaktionszone hindurch zuruckgefuhrt und heizt so den 
Katalysator zusatzlich direkt auf. Wenn die Reaktionszone 
auf diese Weise ihre Betriebstemperatur erreicht hat, wird 
die Methanolverbrennung beendet und ein HeiBgasventil 
umgeschaltet, urn das Verbrennungsgas aus dem System zu 
entfemen, wahrend im nun beginnenden Dauerbetrieb ein 
Methanol/Wasserdampf-Gemisch zur Wasserdampfrefor- 
mierung des Methanols in die Reaktionszone eingeleitet 
wird. Ein zur Aufrechterhaltung der Beheizung der Reakti- 
onszone dienender Brenner wird im Dauerbetrieb des Reak- 
tors mit dem WasserstoffuberschuB aus den Brennstoffzel- 
len betrieben. 

Aus der Offenlegungsschrift JP 5-337358 (A) ist ein Re- 
formierungsreaktor in Plattenbauweise bekannt, bei dem 
eine Verteilkammer unter Zwischenfugung einer Brenn- 
stoffverteilplatte an eine Verbrennungskammer laminiert ist. 
Die Verteilplatte ist mit einer groBen Zahl von Verteiloff- 
nungen versehen. In der Verbrennungskammer wird ein 
Brennstoff/Luft-Gemisch verbrannt, wobei die Luft iiber 
eine entsprechende Luftzufuhrleitung direkt in die Verbren- 
nungskammer geleitet wird, wahrend der Brennstoff iiber 
eine entsprechende Brennstoffzufuhrleitung in die Verteil- 
kammer und von dort iiber die Offnungen in der Verteil- 
platte in die Verbrennungskammer gelangt. Um eine Riick- 
strdmung von der Verbrennungskammer in die Verteilkam- 
mer zu verhindern, kann iiber eine Zweigleitung mit ansteu- 
erbarem Ventil ein Teil des Luftstroms in die Brennstoffzu- 
fuhrleitung eingespeist und dort mit dem zugefuhrten 
Brennstoff vorgemischt werden. 

In der Patentschrift DE 37 29 114 C2 ist ein katalytischer 
Oxidationsreaktor fur zundfahige Gasgemische beschrie- 
ben, bei dem eine gasdurchlassige, einen geeigneten Oxida- 
tionskatalysator aufweisende erste Schicht in einem mit ei- 
nem Kuhlmedium in Verbindung stehenden Reaktionsraum 
angeordnet ist und auf einer dem zugefuhrten Gasgemisch 
zugewandten Seite mit einer gasdurchlassigen zweiten 
Schicht versehen ist. Auf ihrer der zweiten Schicht gegen- 
uberliegenden Seite ist die erste Schicht mit einer gas- und 
flussigkeitsundurchlassigen, mit dem Kuhlmedium in ther- 
mischem Kontakt stehenden dritten Schicht abgedeckt. Das 
umzusetzende Gasgemisch gelangt durch die zweite Schicht 
hindurch in die erste Schicht, wo unter der Wirkung des Ka- 
talysators die Oxidationsreaktion stattfindet. Die entstehen- 
den Reaktionskomponenten, z. B. Wasserdampf im Fall ei- 
ner SauerstoffAVasserstoff-Umsetzung, werden dann im Ge- 
genstrom aus der ersten Schicht heraus durch die zweite 
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Schicht hindurchgeleitet und anschlieBend abgefuhrt Die 
zweite, vorzugsweise poros ausgefiihrte Schicht fungiert als 
Diffusionssperrschicht, die nur eine dosierte, vorbestiramte 
Gasgemischmenge zur ersten Schicht gelangen laBt, und ist 
aus schlecht warmeleitendem Material gebildet, damit die 5 
Warmeabfuhr vorwiegend iiber die dritte Schicht zum Kuhl- 
medium hin erfolgt. 

Der Erfindung liegt als technisches Problem die Bereit- 
stellung eines Reformierungsreaktors und eines Betriebs- 
verfahrens hierfur zur Reformierung eines kohlenwasser- 10 
stoffhaltigen Gasgemischs zugrunde, die sich besonders fur 
Anwendungen eignen, bei denen ein kompakter Reaktorauf- 
bau und eine hohe Reaktordynamik gefordert sind, speziell 
fur mobile Anwendungen, wie brennstoffzellenbetriebene 
Kraftfahrzeuge. Dabei soli der Begriff Kohlenwasserstoff 15 
der Einfachkeit halber auch Kohlenwasserstoffderivate um- 
fassen, wie Methanol. 

Die Erfindung lost dieses Problem durch die Bereitstel- 
lung eines Reformierungsreaktors mit den Merkmalen des 
Anspruchs 1 sowie eines Betriebsverfahrens hierfur mit den 20 
Merkmalen des Anspruchs 4. 

Der Reaktor nach Anspruch 1 beinhaltet einen an die Re- 
aktionszone flachig angrenzenden Verdampferkorper, der 
mit poroser, warmeleitfahiger Struktur so ausgelegt ist, daB 
er in der Lage ist, die ihm zugefuhrten Komponenten des zu 25 
reformierenden Gasgemischs zu vermischen und verdamp- 
fen und als solchermaBen homogenes, verdampftes Ge- 
misch flachig verteilt iiber die betreffende Grenzflache in die 
Reaktionszone einzuspeisen. Durch diese Integration des 
Verdampfers in den Reaktor ist ein besonders kompakter 30 
Reaktoraufbau moglich. Durch die warmeleitfahige Ausle- 
gung der Verdampferkorperstruktur kann in Fallen, in denen 
im angrenzenden Bereich der Reaktionszone eine exo- 
therme Reaktion ablauft, uberschussige Warme aus der Re- 
aktionszone durch Festkorperwarmeleitung sehr effektiv 35 
und gleichmaBig in den Verdampferkorper eingebracht und 
dort fur den Verdampfungsvorgang genutzt werden. Dieser 
Warmetransport iiber Festkorperwarmeleitung ist gegen- 
iiber einem Warmetransport iiber die Gasphase deutlich ef- 
fektiver. Da der Verdampferkorper direkt an die Reformie- 40 
rungsreaktionszone angrenzt und das zu reformierende Gas- 
gemisch homogen und flachig in die Reaktionszone ein- 
speist, ergeben sich sehr kurze Warmetransportwege, ge- 
ringe Warmekapazitaten und eine gute raumliche Homoge- 
nitat der Reaktionsprodukte, wodurch der Reaktor eine ver- 45 
gleichsweise hohe Dynamik besitzt und somit sehr rasch auf 
Lastwechsel zu reagieren vermag. 

Bei einem nach Anspruch 2 weitergebildeten Reaktor ist 
die Reaktionszone von einem Reaktionskorper mit poroser, 
warmeleitfahiger Struktur gebildet, der festkdrperwarmelei- 50 
tend mit dem Verdampferkorper verbunden ist und den Re- 
formierungskatalysator in Form einer Oberflachenschicht 
beinhaltet. Diese Oberflachenschicht kann verglichen mit 
den typischen Durchmessern von Pellets Ciblicher Katalysa- 
torschiittungen merklich diinner sein, wodurch erreicht 55 
wird, daB keine Uberhitzung des Katalysatormaterials auf- 
tritt und sich die gesamte Katalysatormasse fiir die Refor- 
mierungsreaktion nutzen laBt, da das zu reformierende Gas- 
gemisch durch Diffusion in die gesamte, relativ geringe 
Hefe der Schicht eindringen kann. Vorteilhafterweise kann 60 
der Reaktionskorper mit dem Verdampferkorper eine ein- 
stiickige, porose, warmeleitfahige Struktur bilden, bei der 
nur der den Reaktionskorper bildende Teil mit der Katalysa- 
torschicht versehen ist. 

Bei einem nach Anspruch 3 weitergebildeten Reaktor ist 65 
eine spezielle Zuleitungsplatte vorgesehen, mit der sich die 
Komponenten des zu reformierenden Gasgemischs relativ 
gleichmaBig verteilt einer Eintrittsflache des Verdampfer- 



korpers zufuhren lassen, was die Vermischungsfunktion des 
Verdarnpferkorpers unterstiitzt. 

Bei dem Betriebsverfahren nach Anspruch 4 ist eine spe- 
zielle Startphase fur den Reformierungsreaktor vorgesehen, 
in der ein oxidierbares, kohlenwasserstofFhaltiges Material 
in den Verdampferkorper als ein die porose Struktur benet- 
zender FlUssigkeitsfilm eingebracht und ein sauerstoffhal- 
tige Gas derart zugefiihrt werden, daB der in die Gasphase 
iibergehende Teil des kohlenwasserstoffhaltigen Materials 
vom Verdampferkorper in die Reaktionszone gelangt und 
dort katalytisch verbrannt wird, wobei die Oxidation auf- 
grund des speziellen Reaktoraufbaus flachig unter Vermei- 
dung von Oberhitzungsstellen und damit der Zundung einer 
nicht mehr flammenfreien, homogenen Verbrennung erfolgt. 
Dieser Verbrennungsvorgang kann bei Bedarf auch wahrend 
des anschlieBenden Dauerbetriebs weitergefuhrt werden. 
Die in der Reaktionszone entstehende Verbrennungswarme 
wird sehr effektiv iiber Festkorperwarmeleitung in den Ver- 
dampferkorper eingebracht und fuhrt zur beschleunigten 
Verdampfung des dort fliissig eingebrachten, kohlenwasser- 
stoffhaltigen Materials. Sobald der Verdampferkorper eine 
bestimmte Temperatur erreicht hat, bei der sich die Kompo- 
nenten des zu reformierenden Gasgemischs verdampfen las- 
sen, werden diese in den Verdampferkorper so eingeleitet, 
daB ihre vollstandige Verdampfung sichergestelit ist und ein 
kontrollierter Temperaturanstieg sowie eine gleichmaBige 
Temperaturverteilung erfolgt, was sich gcmaB Anspruch 5 
vorzugsweise durch kontrollierte Erhohung der Zudosie- 
rung des zu reformierenden Gasgemischs und/oder durch 
eine gesteuerte Wasserzugabe und/oder eine geeignete 
Steuerung des Luft/Treibstoff- Verhaltnisses fur die katalyti- 
sche Verbrennung erreichen laBt, Im anschlieBenden Dauer- 
betrieb werden dann die fliissigen und gasformigen Kompo- 
nenten des zu reformierenden Gasgemischs, z. B. fliissiges 
oder bereits ganz oder teilweise gasformiges Methanol und 
Wasser sowie ggf. ein sauerstoffhaltiges Gas, wie Luft, in 
den Verdampferkorper eingeleitet. 

Bei einem nach Anspruch 6 weitergebildeten Betriebsver- 
fahren werden die Reaktionsbedingungen im Dauerbetrieb 
des Reaktors so eingestellt, daB in der Reaktionszone wenig- 
stens in einem an den Verdampferkorper angrenzenden Be- 
reich eine exotherme Reaktion stattfindet, z. B. eine partielle 
Oxidation von Methanol. Die Reaktionswarme kann iiber 
Festkorperwarmeleitung sehr effektiv in den Verdampfer- 
korper eingebracht werden und deckt dort den zur Bereitung 
des zu reformierenden Gasgemischs, insbesondere zur Ver- 
dampfung und/oder tJberhitzung der beteiligten, ggf. fliissi- 
gen Gemischkomponenten, bentftigten Warmebedarf. Das 
Einhalten dieser Reaktionsbedingungen gewahrleistet eine 
optimale Verdampfung in alien Betriebszustanden und da- 
mit auch ein sehr gutes dynamisches Verhalten bei Last- 
wechseln. 

Eine vorteilhafte Ausfiihrungsform der Erfindung ist in 
der Zeichnung dargestellt und wird nachfolgend beschrie- 
ben. 

Die einzige Figur zeigt eine schematische Langsschnitt- 
ansicht eines z. B. zur Wasserdampfreformierung von Me- 
thanol geeigneten Reaktors. 

Der in der Figur gezeigte Reaktor kann beispielsweise zur 
Wasserdampfreformierung von Methanol in einem brenn- 
stoffzellenbetriebenen Kraftfahrzeug eingesetzt werden, um 
den fiir die Brennstoffzellen benotigten Wasserstoff aus fliis- 
sig mitgefuhrtem Methanol zu erzeugen. Der schichtformig 
aufgebaute Reaktor beinhaltet einen VerdarnpferkSrper in 
Form einer Verdampferschicht 1, die von einer porosen, me- 
tallischen und damit gut warmeleitfahigen Matrix gebildet 
ist. Die porose Verdampferschicht 1 verursacht nur einen re- 
lativ geringen Druckabfall und ist an einer Breitseite fest mit 
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einer als Reformierungsreaktionszone dienenden Katalysa- 
torschicht 2 verbunden, die ebenfalls von einer porosen, me- 
tallischen Matrix gebildet ist, wobei Verdampferschicht 1 
und Katalysatorschicht 2 von einer einzigen, durchgehenden 
porosen Matrix gebildet sein konnen. Es ergibt sich daher 
eine entsprechend groBe Ausdehnung der zugehorigen 
Grenzflache 3, iiber die das in der Verdampferschicht 1 be- 
reitete, zu reformierende Gasgemisch gleichmaBig flachig 
verteilt in die Katalysatorschicht 2, d. h. in die Reaktions- 
zone, eintreten kann. Durch die porose Verdampferschicht 1 
wird vor dem mit Katalysatormaterial belegten Bereich, 
d. h. der Katalysatorschicht 2, eine turbulente Stromung der 
Gasgemischkomponenten erzeugt, wodurch deren Konzen- 
tralion vor den reaktionsaktiven Stellen erhoht wird, so daB 
sich hochstens eine kleine Verarmungszone bildet. Die Ka- 
talysatorschichtmatrix 2 ist mit einer im Vergleich zu den ty- 
pischen Durchmessern iiblicher Pellets von Katalysator- 
schiittungen diinnen Oberflachenschicht eines herkommli- 
chen, die Was serdamp f reformierun g von Methanol kataly- 
sierenden Materials belegL Wegen der groBen Oberflache 
der porosen Katalysatorschichtmatrix 2 ergibt sich eine 
groBe wirksame Katalysatorflache, die zudem wegen ihrer 
relativ geringen Dickenausdehnung zuverlassig vor Ober- 
hitzungseffekten geschutzt ist und in ihrer gesamten Tiefe 
durch Diffusion des zu reformierenden Gasgemischs fur die 
Reformierungsreaktion nutzbar ist. 

rZur Bereitung des zu reformierenden Gasgemischs wer- 
den die beteiligten flussigen und/oder gasformigen Kompo- 
nenten iiber eine Zuleitungsplatte 4 einer Eintrittsflache 5 
der Verdampferschicht 1 zugeleitet, die von deren der Ver- 
dampferschicht-Katalysatorschicht-Grenzflache 3 gegen- 
iiberliegenden Breitseite gebildet ist. Die Zuleitungsplatte 3 
besitzt zwei separate Zuleitungskanalstrukturen 6, 7, von 
denen die eine zur Zufuhrung der flussigen und die andere 
zur Zufuhrung der gasformigen Komponenten dient. So 
konnen zur Was serdamp freformierung von Methanol eine 
flussige Methanol/Wasser-Mischung iiber die eine Kanal- 
struktur 6 und Luft oder ein anderer sauerstoffhaltiger Gas- 
strom iiber die andere Kanalstruktur 7 zugefuhrt werden. 
Vorteilhafterweise sind die zufuhrenden Kanalstrukturen 6, 
7 mit zur Eintrittsflache 5 der Verdampferschicht 1 hin offe- 
nen Kanalen ausgebildet. Dabei bilden die beiden Kanal- 
strukturen 6, 7 eine Reihe langlicher Kanalzweige in der 
Ebene der Eintrittsflache 5 der Verdampferschicht 1 derart, 
daB die Kanalzweige der beiden Kanalstrukturen 6, 7 alter- 
nierend aufeinanderfolgen. Dadurch konnen die verschiede- 
nen Gasgemischkomponenten bereits verhaltnismaBig 
gleichfbrmig iiber die Eintrittsflache 5 hinweg verteilt in die 
1 Verdampferschicht 1 eingebracht werden. 

Die Zufuhrung der Edukte muB nicht auf diese Weise in 
getrennten Kanalen erfolgen. Es ist in anderen Ausf ii hrungs- 
formen der Erfindung auch moglich, ein gemeinsames Ver- 
teilungssystem fur alle Edukte zu nutzen. Flussige Edukte 
konnen dann beispielsweise als kleinste Tropfchen eines 
Sprays/Nebels mit dem Gasstrom eingebracht werden. 

An die der Verdampferschicht- Katalysatorschicht-Grenz- 
flache 3 gegeniiberliegende, als Austrittsseite fungierende 
Breitseite 9 der Katalysatorschicht 2 grenzt eine AuslaB- 
platte 8 an, die mit einer zu der Katalysatorschicht-Austritts- 
flache 9 hin offenen AuslaBkanalstruktur 10 versehen ist, 
iiber die das reagierte Reformatgas austrittsseitig der Kata- 
lysatorschicht 2 gesarnmelt und aus dem Reaktor abgefuhrt 
wird. Sowohl in der Verdampferschicht 1 als auch in der Ka- 
talysatorschicht 2 ist je ein Temperatursensor 11, 12 vorge- 
sehen, wobei je nach Bedarf auch noch mehr Temperatur- 
sensoren in diesen Schichten 1, 2 und/oder den angrenzen- 
den Platten 4, 8 vorgesehen sein konnen. Ein Reaktorge- 
hause 13 umschlieBt als AuBenhaut den beschriebenen Re- 



aktoraufbau. 

Bei einem bevorzugten Betriebsverfahren fur den gezeig- 
ten Reaktor wird zwischen einer Startphase bei noch nicht 
betriebswarmem Reaktor und dem Dauerbetrieb unterschie- 
5 den. In der Startphase wird zuerst ein fliissiger Brennstoff in 
die Verdampferschicht 1 derart eingebracht, daB er einen de- 
ren porose Struktur benetzenden FlUssigkeitsfllm bildet. 
Dieser Brennstoff kann derselbe Kohlenwasserstoff wie der 
im spateren Dauerbetrieb reformierte, z. B. Methanol, oder 

io ein davon verschiedener Kohlenwasserstoff sein. Durch an- 
schlieBende Einleitung von Sauerstoff bzw. eines sauerstoff- 
haltigen Gases gelangt mit diesem Gasstrom bereits bei 
Raumtemperatur ein vom Dampfdruck des verwendeten 
Kohlenwasserstoffs abhangiger Teil desselben zur Ver- 

15 dampferschicht-Katalysatorschicht-Grenzflache 3, wo sich 
folglich schnell ein ziindfahiges Gasgemisch bildet. Nach 
ZUndung des Gemischs durch den Katalysator der Katalysa- 
torschicht 2 wird dort der in der Gasphase befindliche Koh- 
lenwasserstoff katalytisch vollstandig oxidiert. Wegen der 

20 flachigen Einbringung des Gasgemischs in die Katalysator- 
schicht 2 erfolgt diese katalytische Verbrennung ohne Auf- 
treten von tjberhitzungsstellen und ohne Zundung einer ho- 
mogenen Verbrennung. Die entstehende Verbrennungs- 
warme wird durch den Festkorperwarmeleitungskontakt 

25 zwischen Verdampferschicht 1 und Katalysatorschicht 2 
sehr effektiv in die Verdampferschicht 1 geleitet, die sich da- 
durch aufheizt, so daB dort vermehrt Brennstoff aus dem 
Hussigkeitsfilm verdampft und zwecks katalytischer Ver- 
brennung zur Katalysatorschicht 2 gelangt. Der auf diese 

30 Weise bewirkte Kaltstart kann innerhalb weniger Sekunden 
erfolgen. In der porosen Matrix der Verdampferschicht 1 
werden die Gasgemischkomponenten sehr gut vermischt, 
wobei zusatzlich die flussigen Komponenten an der Matrix- 
oberflache verdampfen. Wegen der groBen Warmekontakt- 

35 flache und der groBen Kontaktflache zur Gasphase verlauft 
die Verdampfung sehr dynamisch und pulsationsfrei, ohne 
daB wegen Benetzung Tropfenbildung auftritt. Die gute 
Kaltstartfahigkeit wird weiter dadurch unterstiitzt, daB jegli- 
cher Kontakt des Katalysatormaterials mit Brennstofftrop- 

40 fen vermieden wird. 

Sobald auf diese Weise die Verdampferschicht 1 eine be- 
sdmmte, zur vollstandigen Verdampfung der flussigen 
Komponenten fur die anschliefiende Reformierungsreaktion 
ausreichende Temperatur erreicht hat, werden die Kompo- 

45 nenten des zu reformierenden Gasgemischs mit gesteuerter 
Dosis so zugefuhrt, daB ein kontrollierter Temperaturanstieg 
und eine gleichmaBige Temperaturverteilung unter Vermei- 
dung von tjberhitzungsstellen erfolgt. Dies wird u. a. auch 
durch die gesteuerte Zugabe von Wasser erreicht. Neben 

so dem iiber die eine Kanalstruktur 6 in die Verdampferschicht 
1 geleiteten Methanol/Wasser-Gemisch wird bei der Refor- 
mierung von Methanol vorzugs weise zudem ein sauerstoff- 
haltiger Gasstrom iiber die andere Kanalstruktur 7 wahrend 
des nun nach Ende der Startphase beginnenden Dauerbe- 

55 triebs in die Verdampferschicht 1 eingeleitet. Im Dauerbe- 
trieb werden dadurch iiber die Zuleitungsplatte 4 die flussige 
oder durch Nutzung von Abwarme dieses oder anderer Re- 
aktoren im Gaserzeugungssystem schon wenigstens teil- 
weise gasformige Methanol/Wasser-Mischung und der sau- 

60 erstoffhaltige Gasstrom in die Verdampferschicht 1 flachig 
eingeleitet und in deren poroser Struktur gleichmaBig ver- 
teilt, vermischt und verdampft. Das so bereitete Gasgemisch 
gelangt iiber die entsprechende Grenzflache 3 in die Kataly- 
satorschicht 2, wo es in ein wasserstoffreiches Gasgemisch 

65 sowohl mittels exothermer partieller Oxidation als auch mit- 
tels endothermer Wasserdampfreformieru n g des Methanols 
umgesetzt wird. 

Insgesamt wird der Reaktionsvorgang im Dauerbetrieb 
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derart exotherm eingestellt, daB die in der Oesamtbilanz 
uberbleibende Reaktionswarme gerade zur vollstandigen 
Verdampfiing und Vorerwarmung der in die Verdampfer- 
schicht 1 eingeleiteten Gasgemischkomponenten ausreicht. 
Unter diesen Bedingungen wird eine optimale Verdampfung 5 
in alien Betriebszustanden, d. h. bei beliebigem Lastzusland 
erreicht Dies errnoglicht in Verbindung mit dem kompakten 
Reaktoraufbau und den daraus resultierenden, kuxzen War- 
metransportwegen, den geringen Warmekapazitaten und der 
guter raumlichen Homogenitat des in die Katalysatorschicht io 
2 flachig eingeleiteten Gasgemischs und des daraus entste- 
henden Reformatgases eine sehr gute Reaktordynamik mit 
kurzer Reaktionszeit bei Lastwechseln. Je nach Anwen- 
dungsfall kann der Reaktionsvorgang auch so eingestellt 
werden, daB noch mehr Reaktionswarme entsteht, die sich 15 
beispielsweise in stromungsabwartigen Komponenten der 
Reaktoranlage nutzen laBt, z. B. zur Vorverdampfung des 
MethanolAVasser-Gemischs, das dann im stationaren Reak- 
torbetrieb schon in verdampfter Form in die Verdampfer- 
schicht 1 eintritt und dort mit dem sauerstoffhaltigen Gas- 20 
strom vermischt und flachig verteilt in die Katalysator- 
schicht 2 eingeleitet wird. 

Bei Bedarf kann zur weiteren Beschleunigung des Kalt- 
startverhaltens im eingangsseitigen Bereich der Verdamp- 
ferschicht 1 eine nicht gezeigte, elektrische Vorheizung inte- 25 
griert sein. Mit dieser kann dann der entsprechende Ver- 
dampferschichtbereich vor der Zufuhrung der Komponen- 
ten des zu reforrnierenden Gasgemischs mit groBer elektri- 
scher Leistung beheizt werden. Selbstverstandlich kann die 
Vorheizung auch wahrend des Dauerbetriebs zur Anwen- 30 
dung kommen, wenn hierfiir Bedarf besteht. 

Patentanspruche 

1. Reformierungsreaktor, insbesondere zur Wasser- 35 
stoffgewinnung aus Methanol, mit 

- einer Reaktionszone (2), in der sich ein Refor- 
mierungskatalysator befindet und der ein zu refor- 
mierendes, kohlenwasserstoffhaltiges Gasge- 
misch zufuhrbar ist, 40 

gekennzeichnet durch 

— einen an die Reaktionszone (2) flachig angren- 
zenden Verdampferkorper (1) mit poroser, war- 
meleitfahiger Struktur zur Bereitung des zu refor- 
rnierenden Gasgemischs durch Vermischung und 45 
Verdampfung der ihm fliissig oder wenigstens 
teilweise gasformig zugefuhrten Gasgemisch- 
komponenten und zur flachig verteilten Einspei- 
sung des bereiteten Gasgemischs in die Reakti- 
onszone uber die zugehorige Verdampferkorper- 50 
Reaktionszone-Grenzflache (3). 

2. Reformierungsreaktor nach Anspruch 1, dadurch 
gekennzeichnet, daB die Reaktionszone von einem Re- 
aktionskorper (2) mit poroser, warmeleitfahiger Struk- 
tur gebildet ist, der festkorperwarmeleitend mit dem 55 
Verdampferkorper (1) verbunden ist und den Reformie- 
rungskatalysator in Form einer Oberflachenschicht be- 
inhaltet. 

f~ 3. Reformierungsreaktor nach Anspruch 1 oder 2, ge- 
kennzeichnet durch eine Zuleitungsplatte (4), die an ei- 60 
ner der Verdampferkorper-Reaktionszone-Grenzflache 
(3) abgewandten Eintrittsflache (5) des Verdampfer- 
korpers (1) angeordnet ist und eine zu dieser Eintritts- 
flache hin offene Kanalstruktur aufweist, die aus einem 
gemeinsamen Zuieitu ngskanal fur alle Komponenten 65 
des zu reforrnierenden Gasgemischs oder aus mehreren 
getrennten Zuleitungskanalen (6, 7) mit Uber die Ein- 

j ^trittsflache verteilten Kanalzweigen besteht. 
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4. Verfahren zum Betrieb eines Reformierungsreak- 
tors nach einem der Anspriiche 1 bis 3, bei dem 

- in einer Startphase ein oxidierbares, kohlen- 
wasserstoffhaltiges Material in den Verdampfer- 
korper (1) als ein dessen porose Struktur benet- 
zender Fliissigkeitsfiim eingebracht und ein sauer- 
stofThaltiges Gas derart zugefuhrt werden, daB der 
in die Gasphase ubergehende Teil des kohlenwas- 
serstoffhaltigen Materials in der Reaktionszone 
(2) katalytisch unter Abgabe von in den Verdamp- 
ferkorper (1) geleiteter Warme oxidiert wird, und 

- nach Erreichen einer vorgebbaren Betriebstem- 
peratur des Verdampferkorpers (1) in einem an- 
schlieBenden Dauerbetrieb die Komponenten des 
zu reforrnierenden Gasgemischs dem Verdamp- 
ferkorper zwecks Bereitung des zu reforrnieren- 
den Gasgemischs und Einspeisung desselben in 
die Reaktionszone (2) zugefuhrt werden. 

5. Verfahren nach Anspruch 4, dadurch gekennzeich- 
net, daB wahrend der Startphase das zu reformierende 
Gasgemisch dem Verdampferkorper mit einer zuneh- 
menden, derart gesteuerten Menge zugefuhrt wird, daB 
stets ein vollstandiger Reaktionsumsatz erhalten wird, 
und/oder das Verhaltnis des sauerstoffhaltigen Gases 
und/oder von zudosierbarem Wasser zum kohlenwas- 
serstoffhaltigen, katalytisch oxidierbaren Material zur 
Erzielung eines kontrolh'erten Temperaturanstiegs und 
einer gleichmaBigen Temperaturverteilung des Ver- 
dampferkorpers entsprechend variabel eingestellt wird. 

6. Verfahren nach Anspruch 4 oder 5, dadurch gekenn- 
zeichnet, daB in der Reaktionszone (2) wenigstens in 
einem an den Verdampferkorper (1) angrenzenden Be- 
reich das zu reformierende Gasgemisch exotherm um- 
gesetzt wird, wobei die Reaktionsbedingungen so ein- 
gestellt werden, daB die in den Verdampferkorper ge- 
leitete Reaktionswarme den Warmebedarf zur Berei- 
tung des zu reforrnierenden Gasgemischs deckt. 
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